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Ii * invention est relative aux precedes pour 1 ' elaboration de 
materiaux a fibres incorporees, cette expression designant ici des 
materiaux composites essentiellement constitues par, d'une part, 
une partie a resistance mecanique elevee formee de fibres a hautes 
caracteristiques mecaniques suivant leur axe, et, d« autre part, 
une partie, generalement metallique, remplissant les espaces com 
pris entre ces fibres, cette derniere partie etant qualifiee ci- 

apris de "matrice" . 

I/' invention concerne egalement les materiaux a fibres incor- 
porees obtenus par des precedes perf ectionnes conformant a I'm- 
vention. 

Et elle vise plus particulierement , parce que c est dans ce 
cas que son application semble devoir presenter le plus d'intSret, 
mais non exclusivement , parmi ces precedes et materiaux, ceux pour 
lesquels la matrice est une matrice metallique de faible density 
associee a des fibres a hautes caracteristiques mecaniques, de 
tels materiaux pouvant trouver de nombreuses applications dans 
tous les domaines, notamment dans les techniques aerospat rales , 
exigeant des pieces legeres et/ou a quality mecaniques elevees. 

Or, 1' elaboration de materiaux a fibres incorporees pose de 
nombreux problemes techniques, notamment quant a la comptabilite 
des constituants (matrice et fibres incorporees) et au mode opera- 
toire mis en oeuvre pour assurer 1 ' incorporation des fibres dans 
la matrice. 

En effet, pour que de tels materiaux soient dotes de caracte- 
ristiques satisfaisantes, il est notamment indispensable que, au 
cours de 1 • elaboration, les fibres conservent la repartition et 
1* orientation qui leur ont ete conferees et que, au cours de IV 
tilisation aussi bien que de 1 • elaboration , les constituants de^ 
la matrice, qu'ils soient a l'Stat solide ou a l'etat liquide, ne 
causent aux dites fibres aucune alteration, meme superf icielle , ni 
par action mecanique, ni par attaque chimique, ni par dissolution. 

II y a par ailleurs interet a ce que le mater iau final soit 
aussi compact que possible, ce qui revient a dire que la matrice 
occupe au maximum les interstices existant entre les fibres. 

Or, le respect de telles exigences est difficile a realiser 
et il restreignait considerablement , jusqu'a ce jour, les deve - 
loppements dans ce domaine technique. 

A ce sujet, il est interessant, pour apprecier le progres 
technique apporte par 1' invention et le niveau inventif de cette 



70 101^ 



2 



#2061237 



derniere, de se referer a l 1 opinion emise par John W. WEETON, 
Chef du Departement des materiaux composites a la N.A.S.A., dans 
un article faisant I'objet des pages 142 a 156 de la revue ame- 
ricaine "Machine Design" du 20 fevrier 1969, article a la page 
150 duquel il est signale que 1 1 utilisation de fibres de carbone 
graphitise dans des materiaux metalliques a fibres incorporees se 
rait avantageuse ma is que cette utilisation est malheureusement 
handicapee du fait que le graphite reagit avec la plupart des me- 
taux fondus. 

On doit ajouter que, meme si l'on pouvait eliminer ou du 
moins diminuer suf f isamraent cette reactivite, par exemple par un 
choix convenable du metal de base de la matrice ou par l'introduc 
tion dans la matrice d' elements d* addition en vue d'abaisser la 
temperature de fusion, et done la temperature d 1 Elaboration , il 
n'en demeure pas moins que la plupart des metaux fondus, et en 
particulier ceux qui se revelent interessants corame constituants 
de la matrice, ne mouillent pas les fibres de carbone graphitise, 
car lesdites fibres presentent une tres faible §nergie de surface 
II est done pratiquement impossible d'impregner un faisceau de 
telles fibres par la seule capillarite. 

L 1 invention a pour but, surtout, de procurer un proced§ 
permettant 1 ' elaboration de metaux a fibres incorporees, et no tarn 
ment de materiaux de ce genre a matrice en alliage leger et a fi- 
bres en carbone graphitise, ledit procede ayant comme avantages : 

- de ne soumettre les fibres, pendant 1 1 elaboration du mate- 
riau, qu'a des sollicitations quasi hydrostatiques , 

- de diminuer considerablement les risques de reactions mutuel 
les entre les fibres et la matrice, 

- d f assurer un enrobage des fibres aussi compact et aussi adhe 
rent que si la matrice a I'etat liquide avait une excellente 
mouillabilite, ledit procede permettant ainsi de ne plus se 
soucier de ce facteur pour choisir les constituants des pha- 
ses en presence. 

Le procede selon 1» invention, pour 1 ' elaboration d'un mate- 
riau devant comporter des fibres a hautes caracteristiques meca- 
niques, notamment des fibres de carbone graphitise, incorporees 
dans une matrice, notamraent une matrice metallique et plus parti- 
culierement encore une matrice en alliage leger, est caracterise 
par les phases operatoires successives suivantes : 

a) on procede d'abord au gainage de fibres a resistance me- 
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canique elevee a I'aide d'un constituant A capable de former sur 
chaque fibre une couche mince, continue et d'epaisseur assez regu- 
liere (variations d'epaisseur maximales de l'ordre de 50%) ; 

b) on met ensuite les fibres ainsi gainees de constituant 
A en presence d'un constituant B a 1 ' etat solide choisi pour que 
le liquidus du diagramme de solidification des constituants A et B 
comporte un minimum de temperature T £ inferieur a la temperature 
de fusion T A du constituant A ; 

c) on porte alors 1- ensemble forme par les fibres gainees de 
constituant A et par le constituant B se trouvant en presence des- 
dites fibres gainees a une temperature comprise entre la tempera- 
ture T E et la temperature de fusion T A du constituant de gainage 
A, en sorte que 1 ' on obtienne "in situ" une phase liquide resul-A 
tant de la reaction entre les constituants A et B et qui impregnl^ 
alors la masse des susdites fibres, le traitement pouvant etre 
poursuivi jusqu'a epuisement du constituant A, auquel cas les fi- 
bres sont finalement entourees par un melange liquide des consti- 
tuants A et B ; 

d) on laisse refroidir le materiau ainsi elabore jusqu'a 
20 solidification complete de la matrice ; 

e) et, si necessaire, on fait subir au susdit materiau au 
moins un traitement thermique ou thermo-chimique ulterieur propre 
a ameliorer certaines de ses proprietes. 

II y a lieu de noter que l'on aura parfois interet a effec- 
25 tuer le traitement thermique d 1 impregnation (phase c ci-dessus) 
sous une certaine pression qui favorise alors la mise en contact 
de la phase liquide et des phases solides en presence, supprime 
le cas echeant les porosites et les bulles, et permet eventuelle- 
ment d'tliminer un exces de phase liquide - 

30 ° n congoit que, dans le cas de ce procede conforme a 1' in- 

vention, 

il n'est nullement necessaire que les fibres soient mouil- 
lables par la phase liquide A B ni, a fortiori, par chacun des 
constituants A et B liquefies, etant donne que 1 » impregnation de 
35 la masse fibreuse resulte de la formation et de la progression 

irreversibles d'une phase fondue engendree par les constituants A 
et B qui mouille parfaitement les gainages formes par le consti- 
tuant A et qui les dissout dans la mesure ou elle est alinentee en 
constituant B, 

40 la matrice est constitute, au moins dans la region des mas- 
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ses fibreuses, par un alliage des constituants A et B, alliage 
qui emprisonne fermement les fibres merae si le gainage A n'adhe- 
rait initialement que de fagon imparfaite aux susdites fibres, la 
susdite matrice pouvant comporter des zones de constituants B si 
la teneur initiale en ce constituant B excedait celle necessaire 
pour l'epuisement eventuel du constituant A gainant initialement 
les fibres, 

les fibres ne sont exposees aux actions chimique et physique 
des constituants A et B que pendant un temps bref et a une tempe- 
rature infgrieure au point de fusion du constituent A qui demeure 
ainsi a l'etat solide aussi longtemps qu'il n'est pas dissout par 
la phase liquide, 

le traitement faisant l'objet de la phase c) ci-dessus peut 
etre conduit a l'air libre, meme avec des constituants et des fi- 
15 bres relativement oxydables a chaud, du fait que la masse de cons- 
tituant B non encore fondue et la phase liquide protegent de 1* at- 
mosphere les regions oil s 'etablissent les contacts liquide-solide , 

et, lorsque le traitement d» impregnation a lieu sous pression, 
les fibres ne risquent pas de deplacements ni de cisaillements "ne- 
fastes, du fait que la pression leur est appliquee par l'interme- 
diaire de la phase liquide. 

Ces diverses consequences sont evidemment tres avantageuses 
du fait qu'elles elargissent considerablement la ganune des fibres 
et des matrices utiiisables. 

En ce qui concerne le constituant B, entrant en general dans 
la matrice en proportion superieure a celle du constituant A, sa 
nature est surtout determinee par les caracteristiques que l'on 
requiert du materiau final (densite, resistance a la corrosion, 
caract€ristiques mecanigues a chaud ou a froid, diffusivit§ thermi- 
que, etc.). Ce constituant est genSralement un metal tel. que l'a- 
luminium, mais peut etre un alliage ou encore un compose metallique 
et contenir eventuellement un mStalloide comme le carbone, le 
silicium ou le phosphore. 

En ce qui concerne maintenant le constituant A servant ini- 
35 tialement au gainage des fibres et s • integrant ensuite dans le 

corps de la matrice, il est generalement forme par un metal ou un 
alliage mais peut etre aussi un metalloxde, par exemple le carbone. 

Quant aux fibres entrant dans la constitution du materiau, on 
peut citer a titre d'exemples avantageux les fibres de carbone 
graphitise en raison de leurs caracteristiques mecaniques elevSes 
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et de leur aptitude a etre gainees d 1 un constituant A par depot 
electrolytique, mais aussi les fibres de bore, de carbure de slli- 
ciun ;t de bore recouvert de carbure de silicium, de silice, les fils 
d'acier ou dc tur.gstcne, ainsi que les whiskers ou trichites d'a- 
5 lumine ou de carbure de silicium* 

Les fibres de carbone graphitise conviennent particuliere- 
ment a 1 ' elaboration d'un materiau selon 1 1 invention, compor tan t 
un constituant A tel que le cuivre, 1* argent, le nickel, l'allia- 
ge cuivre-argent, l'alliage cuivre- cobalt , ledit constituant A 
10 pouvant etre dipose par un precede electrolytique , et un consti- 
tuant B tel que 1 'aluminium, le magnesium et les alliages qui en 
derivent. 

Les fibres sont en general disponibles sous divers condi- 
tionnements qui dependent en particulier de leur diametre. Les 

15 fibres longues et fines d'un diametre de l'ordre de 50 microns 

sont generalement livrees en bobines ; les fibres longues et tres 
fines, e'est-a-dire d'un diametre egal ou inferieur a 50 microns 
sont generalement livrees groupees en raeches a brins paralleles 
(roving) ou en fils cables et eventuellement tisses, Les fibres 

20 tres courtes et tres fines sont livrees en vrac ou sous forme de 
feutre. 

Avant de mettre en oeuvre ces fibres dans le procede selon 
l 1 invention, il est necessaire de s' assurer que leur surface est 
propre et nue et, le cas echeant, d'eliminer les revetements pro- 

25 tecteurs dont elles peuvent etre recouvertes. 

En vue de leur mise en place dans le montage necessaire a 
la mise en oeuvre du procede, les fibres longues et grosses peu- 
vent etre manipulees et saisies individuellement , les fibres fines 
manipulees et saisies en meches si elles sont livrees sous forme 

30 de roving, et detordues au prealable si elles sont cablees. Les 
fibres livrees en vrac ou en feutres peuvent etre tout d ' abord 
dispersees dans un fluide, puis triees , puis alignees . Les feutres 
et les tissus peuvent etre dans certains cas, en particulier si 
leur structure est lache , utilises tels quels. 

35 va naintenant, pour illustrer les dispositions prc-ce- 

dentes, donncr un certain n ombre d'exenples de precedes d* elabora- 
tion de materiaux 5 fibres incorporeos confornies 3 1 1 invention . 
HXEMPLT 1 " 

Les fibres utilisees sent des fibres de carbone grar.iitise 
40 so presentant scus forme de meches a brins paralleles le-cons- 



COPY 



BNSDOCID: <FR 208 1237 A 1. J _> 



70 1015^ 6 2081237 

tituant de gainage A est du cuivre et le constituant B est de l'a- 
luminium, ces deux constituants A et B ayant dans la phase liquide 
les concentrations respectives en poids de 33% et 67% qui corres- 
pondent au minimum figurant dans le diagramne binaire Cu-Al. 

Les fibres sont tendues sur des cadres metalliques et rin- 
cees a l'eau bouillante, 1' ensemble etant dispose en cathode vi- 
brante dans un bain de cuivrage electrolytique de pH 8,5 a 9 (so- 
lution aqueuse a 85 g/1 de pyrophosphate de cuivre et a 300 g/1 
de pyrophosphate de potassium) dans lequel plonge une anode solu- 
ble en cuivre pur. 

Le traitement de cuivrage des fibres est conduit a une tem- 
perature d' environ 55 °C avec une densite de courant de I'ordre de 
5 A/dm de surface de cadre, le depot de cuivre sur les fibres 
etant, dans ces conditions, realise en 15 a 25 mn. 

Chaque fibre est ainsi recouverte d'une couche de cuivre 
d'une epaisseur moyenne de 1,5 micron . 

Les fibres ainsi cuivrees sont rincees dans plusieurs eaux 
et sechees a l'alcool. 

On dispose alors , dans une matrice de pressage en acier 
inoxydable revetue inter ieurement d'une feuille mince de mica, des 
couches alternees constitutes respectivement par des languettes. 
d' aluminium et des nappes de fibres cuivrees, les couches extremes 
de cet empilage etant constitutes par des feuilles d« aluminium. 

La matrice de pressage ainsi garnie est placee entre des 
plaques chauff antes et 1' ensemble est serre legerement (pression 
de 10 bars au maximum) , la temperature etant portee le plus rapi- 
dement possible a des valeurs de I'ordre de 560 a 570°C et mainte- 
nue a cette valeur pendant une dizaine de minutes et la pression 
peut etre legerement accrue de facon a ameliorer 1 • impregnation. 
Le chauffage est ensuite arrete et la pression supprimee des que 
la temperature est descendue au-dessous de 540°C. 

Une fois ,1 'ensemble refroidi, on retire de la matrice de pres- 
sage une plaguette compacte. On peut reconnaitre sur la section les 
zones ou les fibres de graphite sont noyees dans le melange eutec- 
tique aluminium-cuivre et les zones ou 1' aluminium qui n'a pas rea- 
gi ne contient pas de fibres. 

Cette structure stratifiee est beaucoup moins fragile que 
l'alliage de composition eutectique aluminium-cuivre et, pour une 
concentration globale en fibres de graphite de 20% en volume, la 
resistance a la traction depasse 45 hbar' a froid et le module 
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d» Young est de I'ordre de 15.000 hbar . Le produit est stable jusqu'a 
la temperature de fusion eutectique et il conserve de bonnes pro- 
prietes m^caniques. 
EXEMPLE 2 - • 

5 Dans le cadre de cet exemple, les fibres utilisees sont en- 

core des fibres de carbone graphitis§, le constituant de gainage 
A etant du nickel et le constituant B de 1 1 aluminium, ces deux 
constituants ayant dans la phase liquide des teneurs ponderales 
respectives de 6% et de 94%, 
10 Le nickelage est effectue par voie §lectrolytigue dans un 

bain de sulfamate de nickel a une temperature de 60 °C. 

Le traitement d 1 impregnation a lieu a 650°C environ. 

Un eventuel exces de phase liquide est elimine par la compi 
sion. L'on obtient un mat^riau a fibres incorporees non feuillet 
15 pr£sentant, pour une proportion volumique de fibres d' environ 20%, 
une resistance a la traction de 1 3 hbar et un module d Young de 
14.000 hbar , caracteristiques qui se conservent jusqu'a une tem- 
perature au moins egale a 350°C. 

EXEMPLE 3 - 

20 Les fibres sont encore en carbone graphitise, le constituant 

de gainage A en nickel et le constituant B en magnesium. 

Les phases precedant le traitement d ' impregnation sont les 
memes que dans 1 1 exemple precedent et le traitement en question 
est conduit a une temperature comprise entre 600 °C et 650°C. 
25 Le mat§riau obtenu presente une resistance a la traction de 

18 hbar et un module d' Young de 11.000 hbar . 
EXEMPLE 4 - 

Les fibres sont tou jours des fibres de carbone graphitise, 
constituant de gainage A 6tant du nickel et le constituant B du 
30 nickel a 15% de phosphore. 

Le nickel est tout d'abord depose electrolytiguement , comme 
dans les exemples 2 et 3 . Puis le constituant B est depose egale- 
ment par un procede electrolytique ou chimique classique donnant 
un depot mixte nickel-phosphore. 
35 Les fils revetus sont alors places dans la matrice et le trai- 

tement est conduit comme precedemment , mais la temperature est 
portee rapidement a 880°C et le chauffage arrete des que cette va- 
leur est atteinte. 

Le mater iau, qui n f a pas de structure feuillet§e, presente 
40 une resistance a la traction de 37 hbar et resiste mieux h. des 
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temperatures plus etevees que les m.ateriaux a matrice d • aluminium 
EXEMPLE 5 - 

Les fibres utilisees sont des whiskers d'alumine, le consti- 
tuant de gainage A etant du nickel et le constituant B de 1' alumi- 
nium. 

Les whiskers sont tout d'abord nickeles par dissociation de 
vapeur de nickel carhonyle puis orientes 3 l'aide d'un champ ma- 
gnetigue. La suite du procede est la mime gue dans l'exemple 2. 

EXEMPLE 6 - 

Les fibres sont des fils de carbure de silicium a ame de tungs- 
tene, le constituant de gainage A etant du nickel et le consti- 
tuant B du nickel phosphoreux. 

Le fil , § la sortie de l'appareil de production, regoit suc- 
cessivement, par defilement dans les cellules de traitement Slec- 
trolytique dont il constitue la cathode, et 5 l'aide des me- 
mes bains que dans l'exemple 4, le constituant A puis le consti- 
tuant B. 

EXEMPLE 7 - 

Les fibres sont en carbone graphitise, le constituant de gai- 
nage A etant du cuivre allie a 4% de cobalt et le constituant B 
de 1' aluminium. 

Le gainage des fils s'opere par un depot mixte electrolytique 
d'une epaisseur inferieure a 1 micron et l'on procede ensuite a 
l'empilement des nappes de fibres entre des plaques d« aluminium, 
1* ensemble etant porte a une temperature d • impregnation de l'or- 
dre de 650°C. 

Dans les exemples donnes, le constituant B est mis en oeuvre 
sous forme de languettes ou de depots electro lytiques . Mais 1 'in- 
vention s' applique egalement au cas oQ ledit constituant B est mis 
en oeuvre sous toute autre forme, par exemple en poudre ou en fils. 

Le procede selon 1- invention se prete non seulement a l'obten- 
tion de pieces de forme simple, mais Sgalement 3 l'obtention de 
pieces de forme complexe par une configuration adequate du moule 
ou matrice de pressage et par une disposition convenable des fi- 
bres a 1'intSrieur de ladite matrice. 

Comme il va de soi, et comae il resulte d'ailleurs dija de ce 
qui precede, 1' invention ne se limite nullement a ceux de ses mo- 
des d- application et de realisation qui ont ete plus soecialement 
envxsages ; elle en embrasse, au contraire, toutes les variantes. 
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REVENDTC^TTONS 

1. Frocede pour 1 ' elaboration de materiaux a fibres incor- 
porees devant comporter des fibres h hautes caracteristiqnes 
mecaniques, notamment des fibres de carbone graphitise, incorpo- 
rates dans une matri.ce, notamment une matrice rnetallique et plus 
5 particulierement encore une matrice en alliage leger, le susdit 
procede etant caracterise par les phases operatoires snivantes : 

a) on procede d ■ abord au gainage de fibres a resistance me- 
canique elevee a l'aide d'un constituant A capable de former sur 
chaque fibre une couche mince, continue et d'epaisseur assez re- 

10 guliere (variations d'epaisseur maximales de 1 • ordre de 50%); 

b) on met ensuite les fibres ainsi gainees de constituant A 
en presence d'un constituant B a 1'etat sol ide choisi pour que 
le liquidus du diagramrae de solidification des constituents A et 
B comporte un minimum de temperature T E inferieur a la tempera- 

15 ture de fusion T A du constituant A; 

c) on porte alors l f ensemble forme par les fibres gainees de 
constituant A et par le constituant B se trouvant en presence des- 
dites fibres gainees a une temperature comprise entre la tempera- 
ture T E et la temperature de fusion T A du constituant de gainage 

2C A, en sorte que 1 1 on obtienne "in situ" une phase liquide resul- 
tant de la reaction entre les constituants A et B et qui impregne 
alors la masse des susdites fibres; 

d) on laisse refroidir le materiau ainsi elabore jusqu'a 
solidification complete de la matrice, 

25 2. Procede selon la revendication 1, caracterise par le fait 

que l»on fait subir au materiau au moins un traitement thermi que 
ou thermo-chimique ulterieur propre a ameliorer certaines de ses 
proprietes . 

3- Procede selon la revendication 1, caracterise par le 
30 fait cue le constituant B utilise est un metal pur ou un alliage 
ou compose rnetallique, contenant eventuellement au moins un 
metallolde tel que le carbone, le silicium ou le phosphore. 

4. Procede selon I'une ou 1 • autre das revendications 1 et 
3, caracterise par le fait que le constituant A utilise est un 
s r metal pur ou un alliage ou compose rnetallique, voire un metallo- 
lde pur tel que le carbone* 

5- Frocede selon l'une quelconque des precedences revendi- 
cations, caracterise par le fait que les fibres entrant dans la 
constitution du materiau sont des fibres de carbone graphitise, 
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on de bore, ou de carbure de bore recouvert de carbure de sili- 



6. Procede suivant l'une quelconque des revendications 1 a 
4, caracterise par le fait que les fibres entrant dans la consti- 
tution du materiau sont des whiskers ou trichites d'alumine ou 

de carbure de silicium. 

7. Frocede selon l'une quelconque des precedentes revendi- 
cations, caracterise par le fait que le gainage des fibres a 

1 1 aide du constituant A est opere par voie electrolytique. 

8. Procede selon la revendication 1, pour lequel les fibres 
utilisees sont des fibres de carbone graphitise, caracterise 
par le fait que l'on utilise, comme constituant A, le cuivre, 

1 1 argent , le nickel, le cobalt, ou un alliage de cuivre, et comme 
constituant B l f aluminium ou le magnesium ou un alliage de ces 
deux metaux- 

9. Materiau a fibres incorporees , caracterise par le fait 
qu'il est elabore par un procede conforme a l f une quelconque des 
precedentes revendications. 



cium, ou de silice, ou d'acier, oude tungstene. 



